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La presente invention se rapporte a un procede 
de fabrication de diamants. 

On a fait dans le passe des tentatives pour fa- 
briquer des diamants a partir de formes de car- 
bone plus abondantes et moins cheres, en soumet- 
tant a une pression elevee et a faction de la cha- 
leur du carbone amorphe ou du graphite pour les 
transformer en diamants, ou en utilisant differents 
metaux et sels comme catalyseurs de la transfor- 
ination, mais ces tentatives n'ont pas ete couronnees 
de succes. 

Recemment la synthese du diamant a ete reussie 
par la General Electric Company (Etats-Unis) et 
le procede est decrit dans le brevet U.S. n° 
2.947.610 du 6 janvier 1958. 

Ce brevet decrit un procede de fabrication syn- 
thetique de diamants, procede selon lequel on com- 
bine un corps carbone avec un corps catalyseur 
choisi dans le groupe forme par le fer, le co- 
balt, le nickel, le rhodium, le ruthenium, le palla- 
dium, I'osmium, Tiridium, le chrome, le tantale 
et le manganese, on soumet le corps carbone pre- 
cedent et le catalyseur dans la region ou se for- 
mera le diamant a une pression d'au moins 75 000 
atmospheres et a une temperature d'environ 1 200 
a 2 000°C, et on recupere ensuite le diamant for- 
me. Dans la realisation pratique de ce procede, 
la region ou se forme le diamant et qu'on vient 
de mentionner, est soumise a une pression elevee 
par un piston mis exterieurement sous pression 
par une machine a pression d'huile ou un dispositif 
analogue, est chauffee ensuite electriquement pour 
maintenir la temperature necessaire, et ainsi le 
carbone amorphe peut etre transforme en dia- 
mant. Afin de compenser la diminution de pres- 
sion qui se produit dans la region de formation de 
diamant a cause de la diminution de volume du car- 
bone amorphe ou du graphite lors de la conver- 
sion, il est necessaire de deplacer le piston pour 
suivre ces variations. En d'autres termes dans le 



procede anterieur, la pression est appliquee unique- 
ment de l'exterieur. 

C'est un objet de la presente invention de fabri- 
quer facilement des diamants a temperature elevee 
et sous une pression elevee en utilisant une pres- 
sion interne produite dans une chambre de reac- 
tion par la presence d'une matiere generatrice 
d'une pression interne, celle-ci s'ajoutant a la pres- 
sion externe appliquee par un piston. 

Un procede de fabrication de diamants suivant 
la presente invention est remarquable notamment 
en ce que Ton introduit des corps carbones, des 
matieres qui par ehauffage peuvent produire une 
pression interne et eventuellement si c'est necessaire, 
des matieres capables de dissoudre le carbone, dans 
une chambre de reaction, qui peut etre soumise 
a une pression externe et utilisee a la pression 
interne produite, on produit les diamants en met- 
tant sous pression la chambre de reaction de l'ex- 
terieur, puis en chauffant celle-ci electriquement 
pour maintenir une temperature elevee necessaire 
a la formation des diamants et en maintenant eh 
meme temps la pression elevee necessaire a. la for- 
mation des diamants par 1'utilisation de la matiere 
capable de produire la pression interne, et Ton 
recupere les diamants produits. 

Dans le procede d'apres la presente invention la 
pression interne est obtenue par ehauffage en em- 
pechant 1'augmentation du volume enferme qui 
serait due a la dilatation thermique, a la liquefac- 
tion et a la gazeification des matieres qui seront 
mentionnees dans la suite. 

La pression interne produite est representee par 
1'equation suivante : 

Pression interne produite = augmentation de la 
dilatation cubique, divisee par le coefficient de com- 
pressibilite. 

En particulier dans le cas d'une dilatation ther- 
mique les equations deviennent : 
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Piession interne produite = 



— 2 — 

3 X coefficient de dilatation Hneaire 



Compressibility - 



coefficient de compressibilite" 
3 X (1 — 2 X coefficient de Poisson) 



Dans le procede selon rinvention on peut former 
des diamants en poudre ou granuleux, si la chambre 
de reaction est remplie de corps carbones, de ma- 
tieres pouvant produire lors du chauffage une 
pression interne et de matieres dissolvant le car- 
bone. Dans ce cas du charbon de bois, du graphite 
ou du carbone amorphe peuvent etre employes 
comme corps carbones; comme exemple de corps 
pouvant donner une pression interne lors du chauf- 
fage on pourra mentionner par exemple, des oxydes 
metalliques comme le A1 2 0 3 , BeO, MgO, CaO, Th0 2 , 
U 3 0 Ss Ti0 2 , Zr0 2 , et Hf0 2 ; des matieres refrac- 
taires telles CaO.Si0 2 , Al 2 0 3 .Si0 2 et MgO.Si0 2 ; 
des metaux tels que Fe, Ni, Co, Rh, Ru, Os, Pt, 
Cr, Mn, Ir, V, W, B, Be, Cu, Pd, Ag, Mg, Al, Ta, 
Nb, et Mo; des carbures metalliques tels le car- 
bure de silicium, le carbure de fer, le carbure de 
tungstene, le carbure de chrome, le carbure de 
titane, le carbure de vanadium, le carbure de man- 
ganese, le carbure de tantale, le carbure de nio- 
bium, le carbure de zirconium et le carbure de haf- 
nium; des nitrures metalliques; des borures me- 
talliques; comme exemples de matieres dissolvant 
le carbone on peut citer par exemple, des me- 
taux tels que Co, Fe, Ni, Ir, Os, Pd, Pt, Rh, Ru, 
Cr, Th et W. 

Dans le procede suivant Finvention on peut for- 
mer des diamants massifs, si la chambre de reac- 
tion est remplie de corps carbones et de matieres 
qui peuvent produire lors du chauffage une pres- 
sion interne. Dans ce cas on peut employer comme 
corps carbone du graphite, du diamant en poudre 
ou des diamants impurs; comme exemples de corps 
pouvant produire lors du chauffage des pressions 
internes on peut citer par exemple des oxydes me- 
talliques tels que A1 2 0 3 , BeO, MgO, CaO, Th0 2 , 
U 3 0 8 , Ti0 2 , Zr0 2 et Hf0 2 ; des matieres refrac- 
taires telles que CaO.Si0 2 ; Al 2 0 3 .Si0 2 et MgO. 
Si0 2 ; des metaux tels que Fe, Ni, Co, Rh, Ru, Os, 
Pt, Cr, Mn, Ir, V, W, B, Be, Pd, Nb et Mo; des 
carbures metalliques tels que le carbure de sili- 
cium, le carbure de fer, le carbure de tungstene, 
le carbure de chrome, le carbure. de titane, le 
carbure de manganese, le carbure de tantale, le 
carbure de niobium, le carbure de zirconium et 
le carbure de hafnium. 

La temperature de la chambre de reaction dans 
laquelle on fabrique suivant la presente invention 
des diamants sous forme poudreuse ou granuleuse 
se situe de preference de 1500 a 3 500°C; la 
pression dans la chambre de reaction varie de pre- 
ference de 80 000 a 180 000 atmospheres; la pres- 
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sion externe varie de preference de 40 000 a 
100 000 atmospheres. 

La temperature de la chambre de reaction dans 
laquelle on fabrique suivant la presente invention 
des diamants massifs se situe de preference entre 
3 500 et 4 500°C; la pression dans la chambre de 
reaction varie de preference de 160 000 a 250 000 
atmospheres; la pression externe va de preference 
de 60 000 a 150 000 atmospheres. 

Si on fabrique d'apres la presente invention des 
diamants sous forme poudreuse ou granuleuse, on 
peut employer des matieres isolant le carbone 
dans les conditions de ^operation, comme du car- 
bure de fer, du carbure de manganese, du car- 
bure de cobalt, du carbure de tungstene, du car- 
bure de bore, du carbure de silicium, du carbure 
de vanadium et du carbure de tantale; des haloge- 
nures de carbone, des composes organiques halo- 
genes; des carbonates; des sels d'acides organiques; 
des cyanates. Si on emploie ces corps qui isolent 
le carbone sous les conditions sous iesquelles on 
opere, on peut leur additionner, en plus, des ma- 
teriaux qui accelerent 1'isolation du carbone, tels 
que des metaux alcalins, des metaux alcalino-ter- 
reux, B, Bi, Al, Ti, Zr, V. 

Quand des diamants massifs sont fabriques d'apres 
la presente invention, on peut leur donner en plus 
des proprietes de semi-conducteurs du type P ou du 
type N, en y ajoutant des elements metalliques 
trivalents comme le B et Al et des elements me- 
talliques pentavalents comme P et As. 

Les matieres qu'on vient de mentionner et qui 
produisent la pression interne lors du chauffage 
peuvent etre employees egalement comme isolant 
electrique et comme isolant calorifique, pu encore 
comme electrode. 

Les caracteristiques et avantages de la presente 
invention resulteront d'ailleurs de la description qui 
va suivre a titre d'exemple en reference aux des- 
sins annexes dans lesquels : 

La figure 1 est une vue de face en elevation, 
partiellement en coupe, de la partie essentielle de 
Pappareil qui peut etre employe pour la mise en 
application de la presente invention; 

La figure 2 est une coupe agrandie de la chambre 
de reaction de 1'appareil de la figure 1 ; 

Les figures 3 et 4 sont des vues similaires mon- 
trant d'autres modes de mise en ceuvre de rinven- 
tion. 

Dans la figure 1, les references 1 et 3 repre- 
sentent les organes actifs ou machoires d'une presse 
a huile non representee, 2 et 4 designent un isola- 



teur electrique, 5 et 6 des pistons fait d'un alliage 
de carbure de tungstene et de cobalt, 7, 8, 10 et 11 
sont des anneaux en acier ressort pour le renfor- 
cement du piston, 9 et 12 des anneaux en acier 
doux assurant une protection en cas d'endommage- 
ment de Fappareil, 13 et 15 constituent Fentree dc 
Fagent de refroidissement, 14 et 16 la sortie de 
I'agent de refroidissement, 17 et 18 represented 
une garniture de protection contre les fuites de 
I'agent de refroidissement, 19 est un anneau en 
alliage de carbure de tungstene . et de cobalt, 20 
et 21 indiquent un anneau en acier-ressort pour le 
renforcement de la chambre de reaction R (des 
details de la chambre de reaction seront donnes 
par la suite) et 22 est un anneau en acier doux. 
de protection en cas d'endommagement de Fappareil. 
Le chauffage se fait electriquement en amenant un 
courant electrique aux pistons 5 et 6. (Les ele- 
ments fournissant le courant ne sont pas repre- 
sentes.) 

La presente invention est illustree par les 
exemples suivants en reference aux dessins annexes. 

Exemple I. — Dans cet exemple on a utilise la 
chambre de reaction representee a la figure 2. Les 
references 5 et 6 representent des pistons en alliage 
de carbure de tungstene et de cobalt, 19 un anneau 
en alliage de carbure de tungstene et de cobalt, 23 
et 24 des isolateurs formes par du MgO, 25 et 26 
des electrodes sous forme de plaques de nickel, 
et 27, 28 et 29 des isolants thermiques et elec- 
triques de forme annulaire en A1 2 0 3 . 

L'espace M etant rempli de graphite, on appli- 
quait une pression de 50 000 atmospheres entre 
les pistons 5 et 6 par Fintermediaire d'une presse 
a huile, et on faisait passer un courant electrique 
entre les plaques de nickel constituant les electrodes 
25 et 26 pour maintenir la temperature du gra- 
phite a environ 2 500°C pendant a peu pres trois 
minutes. Apres refroidissement le produit de la reac- 
tion etait dissous dans de 1'eau regale, puis le re- 
sidu etait traite par de I'acide fluorhydrique et 
le graphite restant etait separe par gravite du dia- 
mant obtenu. On a pu constater que 60 % du gra- 
phite fut transforme en diamants, et la couleur de 
ceux-ci etait jaune. 

Exemple 2. — Dans cet exemple on employait 
la chambre de reaction qui etait representee a la 
figure 2. Avec les pistons 5 et 6 en alliage de 
carbure de tungstene et de cobalt, 19 etait un 
anneau en alliage de carbure de tungstene et de 
cobalt, 23 et 24 etaient des isolateurs en A1 2 0 3 , 
25 et 26 etaient des electrodes sous forme de 
plaques de fer, 27 un isolant thermique et elec- 
trique de forme annulaire en MgO, et 28 et 29 
etaient des isolants thermiques et electriques de 
forme annulaire en MgO.SiOo. 

L'espace M etant charge d'un melange de gra- 
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phite et de fer contenant en volume 20 % de fer, 

. on a applique une pression de 55 000 atmospheres 
et le melange etait chauffe a environ 2 000 °C pen- 
dant a peu pres 20 minutes, Apres refroidissement 
le produit de la reaction etait traite chimiquement 
pour isoler les diamants, comme on Fa decrit dans 
l'exemple 1. On constatait que 50 % du volume de 
graphite avait ete transforme en diamant; il y 
avait beaucoup de diamants d une dimension d'a peu 
pres 1 mm dans le melange apres reaction et leur 
couleur etait d'un blanc legerement sale. 
Exemple 3. — Le processus de l'exemple 2 etait 

. repete a 1'exception que la temperature du me- 
lange etait maintenue a environ 2 500°C. Ceci 
donnait egalement le meme processus de conversion, 
mais le degre de coloration du diamant etait tres 
f aible et son grain etait plus gros. 

Exemple 4. — Le processus de l'exemple 1 etait 
repete a 1'exception que 23 et 24 etaient des iso- 
lants en CaO, 27 etait du Cr0 2 , 28 et 29 etaient 
des isolants thermiques et electriques en CaO. 
Si0 2 , 25 et 26 etaient des electrodes constituees 
par des plaques d'un alliage Pt-Rh. 
L'espace M etait rempli d'un melange de gra- 

. phite et de cobalt contenant 20 % en volume de 
cobalt, la pression etait de 55 000 atmospheres et le 
melange etait chauffe a environ 1800°C et main- 
tenu a cette temperature pendant a peu pres 10 
minutes. Apres refroidissement le produit de la reac- 
tion etait traite chimiquement pour isoler le dia- 
mant, comme on Fa decrit dans l'exemple 1. On 
trouvait que 50 % du graphite avait ete transforme 
en diamants. 
Exemple 5. — Le processus de l'exemple 4 etait 

i repete a 1'exception que la pression externe etait de 
60 000 atmospheres, le melange etant chauffe aux 
environs de 2 500°C et refroidi immediatement 
apres. On a trouve 50 % du graphite transformes 

• en diamants. 

Exemple 6. — On a repete le procede de 
l'exemple 1 a 1'exception que 23, 24 et 27 etait 
du MgO, 28 et 29 du A1 2 0 3 , 25 et 26 des elec- 

. trodes constituees par des plaques de tantale. 

L'espace M etant rempli par un melange de 
graphite et de nickel, contenant 20 % en volume de 
nickel, on a applique une pression de 70 000 atmos- 
pheres de Fexterieur et le melange etait chauffe 

! a environ 3 000 °C et maintenu a* cette temperature 
pendant environ une minute. Apres refroidissse- 
ment le produit de la reaction etait traite chimi- 
quement pour isoler les diamants comme on Fa de- 
crit dans l'exemple 1. On a trouve que 70 % du 
graphite avait ete transforme en diamants, et les 
diamants obtenus etaient de fines particules d'un 

: jaune pale. 

Exemple 7. — Dans cet exemple on utilisait la : 
chambre. de reaction qui est representee a la figurej 
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3. Avec les pistons 5 et 6 en alliage de carbure 
de tungstene et de cobalt, 19 etait un anneau en 
alliage de carbure de tungstene et de cobalt, 23 et 
24 etaient des isolants en MgO, 25 et 26 etaient des 
electrodes sous forme de plaques de nickel, 27 etait 
un isolant thermique et electrique de forme annu- 
lare en Ti0 2 , 28 et 29 etaient des isolants en 
Al 2 0 3 .Si0 2 , 30 etait une plaque de tantale, 31 re- 
presentait un, anneau en BeO. 

L'espace M etant rempli par un melange de gra- 
phite et de cuivre, contenant 20 % de cuivre en 
volume, on a applique de 1'exterieur une pression 
de 60 000 atmospheres, et le melange etait chauffe 
a environ 2 200 °C et maintenu a cette temperature 
pendant trois minutes. Apres refroidissement le pro- 
duit de la reaction etait traite chimiquement pour 
isoler le diamant, comme on l'a decrit pour 
1'exemple 1. On a trouve que 60% du graphite 
etait converti en diamants. 

Exemple 6\ — Le processus de 1'exemple 7 etait 
repete a. 1'exception que 31 etait du BeO, 27 du 
Hf0 2 et le melange un melange de graphite et de 
beryllium contenant 10 % de beryllium. On obte- 
nait les memes resultats que ceux qu'on a decrits 
pour 1'exemple 7. 

Exemple 9. — Le processus de 1'exemple 7 etait 
repete a 1'exception que 31 etait du ThO, 27 du 
CaO et le melange un melange de graphite et de 
bore contenant 5 % de bore. Les resultats etaient 
les memes que ceux decrits dans 1'exemple 7, mais 
le diamant obtenu etait semi-conducteur de type P. 

Exemple 10, — Le processus de 1'exemple 1 
etait repete a. 1'exception que 23, 24 et 27 etait 
du MgO, 28 et 29 etait du Al 2 0 3 .Si0 2 et 25 et 26 
etait du nickel- 
On a introduit dans 1'espace M un melange de 
fonte Fe 3 C (carbone combine 5,5 %) et de carbure 
de tungstene dans un rapport de poids de 2 : 1, sous 
une pression de 60000 atmospheres appliquee de 
1'exterieur le melange etait chauffe a environ 
1 800 °C et maintenu a cette temperature pendant 
trois minutes. Apres refroidissement le produit de 
la reaction etait traite chimiquement pour isoler 
les diamants comme on 1'a decrit dans 1'exemple 1. 
On a trouve que 40 % de la teneur en carbone 
de la matiere premiere avait ete converti en dia- 
mants, dont la couleur etait d'un noir-verdatre. 

Exemple 11. — Dans cet exemple on employait la 
chambre de reaction representee a la figure 4. 
Avec des pistons 5 et 6 en alliage de carbure de 
tungstene et de cobalt, 19 etait un anneau en alliage 
de carbure de tungstene et de cobalt, 23 et 24 
des isolants en MgO, 25 et 26 des electrodes sous 
forme de plaques de tungstene, 27 etait un isolant 
thermique et electrique de forme annulaire en 
MgO, 28 et 29 etaient des isolants en A1 2 0 3 , 30 
etait une plaque en tantale, 31 etait un isolant en 



Th0 2 , 32 et 33 etaient des corps en carbure de 
tantale. 

Les espaces Ml et M2 etant remplis d'une poudre 
de diamants, on a applique une pression de 120 000 
atmospheres de I'exterieur, et le melange etait 
chauffe a environ 4000°C. Apres refroidissement 
le produit de la reaction etait traite chimiquement 
comme on l'a decrit a 1'exemple 1. On a trouve que 
les diamants formes avaient a peu pres une dimen- 
sion de 3 a 6 mm et le diamant etait forme de 
cristaux jaunes octaedraux. 

Exemple 12. — Le procede de 1'exemple 11 etait 
repete, sauf que 32 et 33 etait du graphite. On 
obtenait les memes resultats que ceux decrits dans 
1'exemple 11. 

Les avantages du procede suivant 1'invention com- 
pare aux procedes anterieurs sont les suivants : 

1° La pression externe peut etre plus basse que 
dans les procedes anterieurs ; 

2° Les endommagements des appareils peuvent 
etre mieux limites que dans les procedes anterieurs, 
et on peut employer ainsi des appareils de grandes 
dimensions ; 

3° Les diamants peuvent etre fabriques a tem- 
perature elevee et sous des pressions elevees, ce 
qui ne pouvait pas etre realise avec les procedes an- 
terieurs ; 

4° Dans la fabrication des diamants on peut 
choisir librement la temperature; 

5° On peut fabriquer des cristaux complets de 
diamants; 

6° A partir de poudre de diamants on peut obte- 
nir des diamants complets et massifs. 

RESUME 

1° Procede de fabrication de diamants selon le- 
quel on introduit des corps carbones, des matieres 
susceptibles de produire par echauffement une pres- 
sion interne et le cas echeant, des matieres ca- 
pables de dissoudre le carbone, dans une chambre 
de reaction qui peut etre soumise a une pression 
externe et utilisee a la pression interne produite, 
des diamants sont produits en mettant sous pres- 
sion la chambre de reaction de 1'exterieur, puis 
en chauffant electriquement la chambre de reac- 
tion pour maintenir une temperature elevee neces- 
saire a la. formation des diamants, avec 1'utilisa- 
tion de la matiere capable de produire une pres- 
sion interne, et I'on recupere les diamants produits. 

2° Procede selon 1° dans lequel on introduit dans 
la chambre de reaction des matieres dissolvant le 
carbone, on compense la diminution de pression 
interne qui accompagne la conversion des corps 
carbones en diamants pour maintenir la pression 
elevee requise, ce procede etant remarquable en 
outre par les points suivants pris separement ou 
en combinaisons : 
a. Le corps carbone est du charbon de bois, du 



graphite ou du charbon amorphe ; 

6. Les matieres qui peuvent produire la pres- 
sion interne lors du chauffage sont des oxydes rae- 
talliques tels que A1 2 0 3 , BeO, MgO, CaO, Th0 2 , 
U 3 P 8 , Ti0 2 , Zr0 2 et Hf0 2 ; des matieres refrac- 
taires telles que CaO.Si0 2 AI 2 0 a .Si0 2 et MgO. 
Si0 2 ; des metaux tels que Fe, Ni, Co, Rh, Ru, 
Os, Pt, Cr, Mn, Ir, V, W, B, Be, Cu, Pd, Ag, Mg, 
Al, Ta, Nb et Mo; des carbures metalliques tels 
que le carbure de siKcium, le carbure de fer, le 
carbure de tungstene, le carbure de chrome, le 
carbure de titane, le carbure de vanadium* le car- 
bure de manganese, le carbure de tantale, le car- 
bure de niobium, le carbure de zirconium et le 
carbure de hafnium; des nitrures metalliques; des 
borures metalliques; 

c. Les metaux dissolvant le carbone sont Co, Fe, 
Ni, Ir, Os, Pd, Pt, Rh, Ru, Cr, Th et W; 

d. Des corps isolant le carbone sous les condi- 
tions d'utilisation sont employes au lieu de corps 
carbones; 

e. Les corps qui isolent le carbone sous les 
conditions de fonctionnement sont le carbure de 
fer, le carbure de manganese, le carbure de cobalt, 
le carbure de tungstene, le carbure de bore, le 
carbure de silicium, le carbure de vanadium, le 
carbure de tantale, les carbures halogenes, les com- 
poses halogenes organiques, les carbonates, les sels 
des acides organiques et les cyanates; 

/. On ajoute en plus des matieres qui accelerent 
Isolation du carbone, comme les metaux alcalins, 
les metaux alcalino-terreux, B, Be, Al, Ti, Zr et V. 

3° Le procede selon 1° remarquable en outre par 
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les points suivants pris separement ou en combinai- 
sons : 

a. Les matieres carbonees sont du graphite, du 
diamant en poudre et du diamant impur ; 

b. Les matieres qui peuvent donner la pression 
interieure lors du chauffage sont des oxydes metal- 
liques tels que BeO, MgO, CaO, Tb0 2 , U 3 0 8 , Ti0 2 , 
Zr02, et Hf0 2 , des matieres refractaires telles que 
Ca0.Si0 2 , Al 2 0 8 .Si0 2 et MgO.Si0 2 ; des metaux 
tels que Fe, Ni, Co, Rh, Ru, Os, Pt, Cr, Mn, 
Ir, V, W, B, Be, Pd, Ta, Nb et Mo; des carbures 
metalliques tels que le carbure de silicium, le car- 
bure de fer, le carbure de tungstene, le carbure de 
chrome, le carbure de titane, le carbure de man- 
ganese, le carbure de tantale, le carbure de nio- 
hum, le carbure de zirconium et le carbure de 
hafnium ; 

c. On ajoute en plus des elements metalliques 
trivalents comme B ou Al et des elements metal- 
liques pentavalents comme P et As pour obtenir des 
diamants ayant des semi-conductivites du type P ou 
du type N. 

4° Les matieres destinees a produire la pres- 
sion interne lors du chauffage sont utilisees egale- 
ment comme isolants electriques et thermiques. 

5° Les matieres destinees a. produire la pression 
interne lors du chauffage sont utilisees egalement 
comme electrodes. 

EtaosHi ISHIZUKA 

Par procuration : 
Cabinet J. Bonnet-Ththion 
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